Illlliilllilllllilllilllillllllllillliilllillllllllll 



(19) BUNDESREPUBLiK @ Ubcrsetzung der 

DEUTscHLAND europaischeii Patentschrift 

© EP 0171157 Bl 



DEUTSCHES 
PATENTAMT 



®DE 3586372 T2 



) Deutsches Aktenzeichen: 3586372.2 

) Europaisches Aktenzeichen: 85304 482.4 

) Europaischer Anmeldetag: 24. 6.85 

) Erstver5ffentlichung durch das EPA: 12. 2.86 
) Veroffentlichungstag 

derPatenterteilung beimEPA: 22. 7.92 
) Veroffentlichungstag im Patentblatt: 4. 3.93 



) Int. CI.5: 

C09J 163/00 



CO 
CO 
00 
ID 
CO 

LU 

Q 



(g) Unionsprioritat: @ (§) (g) 


<§) Erfinder: 


06.07.84 US 628541 


DiSalvo, Anthony Leonard, Greenwich, CT 06830, 
US; Kim, Ki-Soo, Katonah, NY 10536, US 


@ Patentinhaber: 




National Starch and Chemical Investment Holding 
Corp., Wilmington, Del., US 




@Vertreter: 




Hagemann, H., Dipl.-Chem. Dr.rer.nat; Kehl, G., 
bipl.-Phys., 8000 Munchen; Braiin, 0., Oipl.-lng., 
Pat. -Anwalte, 3000 Hannover 




@ Benannte Vertragstaaten: 




CH, DE, FR, GB, IT; LI 





p Losungsmittejfreies, Polyimid modifiziertes Epoxidhar 



Anmerkung: Innerhalb von neun Monaten nach der Bekanntmachung des Hinweises auf die 
Erteilung des europaischen Patents kann jedermann beim Europaischen Patentamt gegen das 
erteilte europaische Patent Einspruch einlegen. Der EInspruch ist schriftlich einzureichen und 
zu begrunden. Er gilt erst als eingelegt, wenn die EInspruchsgebuhr entrichtet worden ist 
(Art. 99 (1 ) Europaisches Patentubereinkommen). 



CO 
CO 
00 



Die Ubersetzung ist gfemaS Artikel II S 3 Abs. 1 1ntPatOC 1991 yom Patentinhaber eingereicht 
worden. Sie wurde vom Deutschen Patentamt Inhaltlich nicht gepruft. 



85 304 482.4 



1 : 

Die Erfindung betrifft ein Verfahren zur Herscellung einer 
polyimidmodif izierten Epoxidzusammensetzung, die kein nicht- 
reaktives LOsungsmittel enthait, das wahrend des HArtens ent- 

5 fernt warden mu6. Die Erfindung eignet sich als Klebstof f zusam- 
mensetzung. 

Es gibt vielerlei Klebstof f e auf der Basis von polyimidmodif i- 
zierten Epoxidharzen, worin das LOsungsmittel sicherstellen 
10 soil, daS die Klebstof fzusammensetzung vor dem Harten hinrei- 
chend giefifahig oder formbar ist. wahrend des HSrtevorgangs rauS 
dieses LOsungsmittel entfernt werden, damit sich der klebstoff 
entsprechend harteii kann. 

15 Die FR-A-2355049 (US-A-4 , 130 , 600 ) offenbart lagerstabile, 
hitzehartende Mischungen, umfassend (a) Polyimide, (b) Epoxid- 
verbindungen, die mindes tens eine Allylgruppe enthalten und 
vorzugsweise ausgewahlt sind aus den hier auf gelisteten Epoxid- 
verbindungen oder Mischungen davon, (c) Hartemittel und/oder 

20 Beschleuniger far die Hartemittel. 

Die Mischungen kOnneh in der Schmelze harten oder teils in der 
Schmelze und teils in der Festphase. Es sei darauf hinwiesen/- 
daS das Harten der Mischung auch in LOsung erfolgen kann. 

■25 

Das Pblyimidharz wird erf indungsgemafi zunachst in einem reakti- 
ven Monoepoxidverdannungsraittel gelOst. Zu dieser LOsung wird 
dann das Epoxidharz gegeben. Die LOsung wird dann beispiels- 
weise durch Erhitzen homogenisiert . Die homogene LOsung kann 

30 ein Hartemittel enthalten. Vor dem Harten ist sie hihreichend 
gieSfahig und formbar: sie enthalt kein nicht-reaktives L6- 
sungsmittel, das zum Harten entfernt werden muS. Somit werden 
die Probleme mit dem Entfernen derartiger unbeteiligter LO- 
sungsmittel umgangen, wie sie bei Klebstoffen nach dem Stand 

35 der Technik auftreten. Dies sind beispielsweise Ablagepro- 
bleme, das Vorhandensein von unenriihschten Hohlraumen oder 
Spalten im geharteten klebstoff, etc. 
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I Erf indungsgemafi wird ein Verfahren zur Herstellung einer poly- 
iitiidmodif izierten Epoxidklebstof f zusamraensetzung zur Verfagung 
gestellt, die dadurch gekennzeichhec ist, daft ein Polyimidharz 
in einem reaktiven MonoepoxidverdQnnungsmittel, das das Poly- 

5 imid im Eppxidharz lOsen kann, gelOsc wird, so dafi 6ine LOsung 
erhalten wird, ein Epoxidharz zu der LOsung zugefiigt wird und 
die Lbsung homogenisiert wird. 

Der erfindungsgemaS hergestellten homogenen LOsung kanh auch 
IQ ein Barter far die Poiyepoxidverbiridung zugefOgt werden. Perner 
kann der LOsuiig ein leitfahiges Failmaterial zugegeben werden, 
sollte sie in Bereichen eingesetzt werden, wo sie ieitend sein 
muS. 

15 Die Epoxidharzkomponente ist ein konventionelles quervernetz- 
bares poiyfunktionales Epoxidharz. Sie ist ein wichtiger Be- 
standteil des vorliegenden Klebstoffs (5 bis 90 Gew,% Epcixid- 
harz, Polyimid und Verdannungsmittel , vorzugsweise 15% bis 
60%). Erfindungsgemag geeignete Epoxidharze enthalten mehr als 

20 eine 1, 2-Epoxidgruppe pro Molekill. Sie kOnnen gesattigte oder 
ungesattigte, aliphatische, cycloaliphatische oder heterocycli- 
sche Gruppen enthalten. Sie fcSnnen monomerer oder polymer er 
Natur sein. Das Gewicht pro Epoxid eines solchen Harzes liegt 
im Bereich yon 100 bis 2000. 

25 

Geeignete Epoxidharze sind Glycidylpolyether der mehrwertigen 
Phenole, die sich von einen Epihalogenhydrin, z.B. von Epi- 
chlorhydrin, und einem mehrwertigen Phenol ableiten. Beispiele 
fflr sblche mehrwertigen Phenole umfassen Resorcinol, Hydro- 

30 chinon, Bis^ (4-hydroxyphenyl) -2 , 2-propan (das sogenannte 
Bisphenol A), 4>4'-Dihydro3Qrbenzophenon, Bis- (4-hydroxypheriyl) - 
1,1-ethan, Bis- (4-hydroxi'phenyl) -1, 1-isobutan, Bis (4-hydroxy- 
phenyl) -2, 2-butan, Bis-(2-dihydrdxynaphthyl)-methan, Phloroglu- 
cinol und Bis (4-hydroxyphenyl) -sulfon. Weitere mehrwertige 

35 Phenole sind Novolakharze,| die mehr als zwei Phenole enthalten, 
Oder substituierte Phenole - aber Methyl enbrUcken verbundene - 
und auch halogenierte , beispielsweise bromierte und chlorierte 
Pheno 1 verbindungen . 
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Weitere Epoxidharze sind Glycidylpolyether von mehrwertigen Al- 
koholen, die durch UmseCzen eines mehrwertigen Alkohols rait 
einem Epihalogenhydrin unter Verwendung eines saurekataly- 
5 sators, beispielsweise Bortrif luorid, hergestellt werden. Das 
so erhaltene Produkt wird anschlieSend mit einem alkalischen 
dehydrohalogenierenden Agens behandelf. Mehrwertige Alkohole, 
die far die Herstellung solcher Epoxidroaterialien geeignet 
sind, umfassen Glycerin, Ethylenglycol , Propylenglycol , 
IQ Diethylenglycol, Hexandiol, Hexantriol, Trimethylolpropan, Tri- 
methylolethan, Pentaerythritol und dergleichen. 

Andere Epoxidharze sind Glycidylester von Polycarbonsauren, die 
sich aus einem Epihalogenlydrin und einer PolycarbonsSure ab- 
15 leicen. Beispiele fOr Polycarbonsauren umfassen PhthalsSure 
Oder ihr Anhydrid, Isophthalsaure, Terephthalisaure, Tetrahydro- 
phthalsaure, Hexahydrophthalsaurieanhydrid, Adipinsaure, dimeri- 
sierte Fettsauren, aus. ungesattigten pettsaUren hergestellte 
dibasische sauren sowie Acrylsaure und dergleichen. 

20 

Besonders bevorzugt Epoxidharze sind Glycidylpolyether von 
mehrwertigen Phenolen, insbesondere der Glycidylpolyether des 
Bisphenols A und epoxylierte Phenol- oder Cresolnovolakharze. 

25 Die lOslische Polyimidkomponente liegt in einer Menge von 0,1% 
bis 20% vor, bezogen auf das Gewicht von Epoxid, Polyimid und 
Verdunnungsmittel, vorzugweise von 1% bis 10%. Die im US-Patent 
Nr. 3,856,752 (J. Bateman et ai) beschriebenen Polyiraidharze 
sind geeignete Harze und verwendbar. Sie werden von der Ciba- 

30 Geigy Corporation z.B. unter dem Warenzeichen XU218 gehandelt. 
Diese sind vpllstandig imidisierte Polyimidharze, die in ver- 
schiedenen L6sungsmitteln lOslich sind. Sie sind vom Phe- 
nyl indandiaminen und Dianhydriden ableitbar. Das ist in dem 
obengenannten US-Patent naher beschrieben. Der Bezug darauf 

35 macht sie zu einem Teil dieser Anmeldung. Die Polyimide werden 
durch Umsetzen von Phenylindandiamin mit einem Dianhydrid in 
einem organischen Reaktionsmedium, das fur mindestens einen der 
Reaktanten ein LOsungsmittel ist, hergestellt. Die Umsetzung 



erfolgt vorzugsweise bei 100*0 unter wasserfreien Bedingxingen. 
Das resultierende Produkt ist eine Polyamidsaure, die dann 
durch eines der verschiedenen Verfahren zu dem gewanschten 
Polyimid umgewandelt wird: Erhitzen der PolyamidsaurelOsung bis 
die Imidisieriong im wes6ntlichen voilstandig ist, oder Vereini- 
gen der PolyamidsaurelOsung mit einem dehydratisierenden Agens 
- mit Oder ohne Katalysator - und, fakultativ, Erhitzen der re- 
sultierenden Mischung bis die Imidisiening im wesentlichen kqm- 
plett ist. 

Es soil sichergestellt sein, daS das obengenannte Polyimidharz 
in der Epoxidharzkomponen,te gelCst ist. Es wird dahei: erfin- 
dungsgemaS vorgeschlagen, ais reaktives Material ca. 5% bis ca. 
60%, vorzugsweise 10% bis 40%, des reaktiven Monoepoxidver- 
dtinnungsmittel zu verwenden, bezogen auf das Gewicht von 
Epoxid, Polyimid und VerdCLnnungsmittel. Das reaktive Material 
wirkt hierbei vor dem Harten als LOsungsmittel. Nach dem Hart en 
wird es jedoch ein integraler Teil der geharteten Klebstof f- 
matrix. Diese reaktiven Monoepoxidverdtonungsmittel enthalten 
eine Epoxidgruppe an einem Ende des Molekiils, gebunden an eineni 
Arylsubstituenten. Reprasentative Beispiele fur einsetzbare re- 
aktive Epoxidverduntiungsmittel umfassen Styrolbxid, Phenyl- 
glycidyl ether und Cresylglycidylether . Diese Verbindungen be- 
sitzen in bezug auf das Polyimidharz und das Epoxidharz gute 
LOsungseigenschaften. 

Den fflllmittellosen Klebstof fzusaramensetzungen der vorliegenden 
Erfindung kOnnen als fakultative Komponente ca. 0,5% bis ca, 
80%, vorzugsweise 2% bis 60%, bezogen auf das Gewicht des Bar- 
ters eines Klebstof f^, eines konventionellen Harters vom Typ 
einer Polyepoxidkomponente, wie oben beschrieben, zugesetzt 
werden. Falls jemand einen hartbaren Klebstoff wQnscht, der, 
wenn er mit dem Barter vereinigt wird, hartbar sein soil, so 
kann er den Barter aus der zum Verkauf bestimmten Zusaramen- 
setzung herauslassen. Dieser Hartertyp wirkt durch eine Quer- 
vernetzung des Epoxidharzes, und er reagiert auch mit dem Mono- 
epoxidverdunnungsmittel unter sarten des Systems. Er kann, 
falls erwilnscht,. vom Endverwendter dem vorstehenden "hartbaren" 



Klebstoff zugefagt warden. 



Reprasentative HartungsmitCel umfassen aliphatische Polyamine 
mit mindestens drei aktiven Aminwasserstof fatomen pro Molektil. 
.Beispiele fflr solche Amine sind die Polyalkylenpolyamine, bei- 
spielsweise Diethylentriamin. Triechylentetramin, Tetraethylen- 
peiitamin und Pentaethylenhexamin. Weitere geeignete Amine sind 
Ethylendiamin, Tetramethylendiamin, Xyloldiamin und derglei- 
chen. Ferner eignen sich Aiddukte solcher Amine mit Acryl- 
nitril, Acrylsaure, Ethylacrylat und dergleichen, wenn das 
Addukt mindestens drei aktive Aminwasserstof fatome enthalt, Ge- 
eignete Amine umfassen ferner Amidoamine, die durch Umsetzen 
von Polyaminen mit Fettsauren - sowohl Monomere als auch Dimere 
- erhalten warden, vorausgesetzt nattirlich, die erhaltenen 
Amidoamine enthalten mindestens drei aktive Aminwasserstof f- 
atome pro Molektil. 

Weitere mit den erfindungsgemagen Zusammensetzungen verwendbare 
Hartungsmittel umfassen aminendstandige Polyamide, aromatische 
Amine, MerGaptane, Anhydride, Isocyanate und Katalysator- 
/latente Harter, wie Bortrifluorid-Monoetlvlamin und Dicyandia- 
mid. ~ 

Reprasentative aromatische Amine umfassen m-Phenylendiamin, 
4,4* -rMethylendiamin, p-Aminophenylsulf on, Benzyldimethylamin 
und dergleichen. Ein Anhydridhartungsmittel ist z.B. das Har- 
tungsihittel NADIC methyl anyhdride {Methyl-bicy- 
clo [2.2.1 . 1 hepten^2 , 3 -dicarbonsaureanhydrid-lsomere) , Hexahy- 
drophthalsaureanhydrid, Phthalsaureanhydrid, Pyromellitsaure- 
diaiihydrid, Maleinsaureanhydrid, Trimellitsaureanhydrid, Benzo- 
phenbntet racarbonsauredianhydrid, 1,4,5.6,7,7 -Hexachlor-S-nof- 
bornen-2,3-dicarbonsaureanhydrid {Chlorendic acid-saureanhy- 
drid) und Dodecenylbernsteinsaureanhydrid. 

Die hartbare Harzzusammensetzung, die bei Einsatz der obigen 
vier konstituierenden Materialien erhaitlich ist, eignet sich 
fQr verschiedene Bindungsanwendungen, wo Hochtemperatureigen- 
schaften wichtig sind. Der Klebstoff kann bspw. eingesetzt 
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warden filr die Bindung von Metall an Metall und die ftlr die 
Kunststof fbindung bei hoher Umg ebungs temper a tur. 

Die vorstehende hartbare Klebstof f zusaininensetzung kann durch 
Zug'abe einer hinreichenden Menge eines leitenden FQllmaterials 
modifiziert werden, falls eine leitfahige Klebstof fzusammenset- 
zung itiit guten Hochtempertureigenschafterx gewdnscht wird, bei- 
spielsweise far die Bindung von Halbleitermatrizen an Chip- 
trSgern. Das Endprodukt erhait dann so die gewanschten Leit- 
fahigkeitseigenschaften. Wird eiri leitfahiges Ftkllmaterial ein- 
gesetzt, so wird dieses im allgemeinen ,den grdSeren Teil des 
erhaltenen Klebstof fmaterials bilden, beispielsweise 50% bis 75 
Gewi% des vorgenannten Klebstof fs (einschlieSlich Barter, falls 
e'rwianscht, und leitfahiger Failkomponente) . Es kOnnen auch 
weitere Fallmaterialien, Pigment e und Farben zugegeben werden. 
Die Fallmaterialien konnen in Form von Partikeln Oder Fasern 
vorliegen. Typische Fdllmaterialien beinhalten gemahlene Kera- 
mika, Siliciumoxid, Glimmer, behandelte Tone, Titandioxid, Gra- 
phit, Rufi, Glasfasern und Metallpulver : wie mit Kupfer, Alumi-' 
niura, Silber und Gold. 

Die vorliegende Erf indung wird nun durch die nachstehenden Bei-^ 
spiele dargestellt. Diese beschreiben auch bestimmte bevoraugte 
Ausfahrungsformen des erfindungsgemaSen Klebstoffs. 



Beispiel 1 

0,15 g Polyimidharz (CIBA-GEIGY XU 218®) wurde in 0,8 g Phenyl- 
glycidylether bei 130°C gelOst. Dazu wurde dann 1,9 g Epoxidharz 
(SHELL EPON 828®) gegeben. Das Erhitzen erfolgte solange, bis 
die LOsung homogen wurde. Die Lfisung wurde dann bei ca. 60'*C mit 
0,14 g 2-Ethyl-4-methylimidazol-Epoxidhartungsmittel in 0,4 g 
Phenylglycidylether gemischt. Die Zusammensetzung wurde dann 
1 h durch Erhitzen auf 80°C und dann 3 h bei 150°C gehSrtet. 
Wurde sie zwischen zwei Glasplatten gehartet, so gab sie eine~ 
feste Glas-an-Glas -Bindung. Die thermogravimetrische Analyse 
der geharteten Zusammensetzung ergab einen Gewichtsverlust von 
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I 7% bei 400°c an Luft. Zum Vergleich: Die Zusammensetzung ohne 
Polyimid besaS bei der gleichen Temperatur einen 9%igen Ge- 
wichtsverlust . 

^. 

5 

Beisnigl 7 

In 5g Styroloxid vmrde bei 120°C 1 g Polyimidharz (CIBA-GEIGY XU 
.218®) gelOst. Hierzu wurden 12 g Novolakepoxidharz (CIBA-GEIGY 

10 ECN 1235®) gegeben. pas Erhitzen wurde dann fortgefQhrc, bis 
die LOsung homogen war. Die LOsung besaiS eine Brookf ield-visko- 
sitat von 10.000 mPa.s (10.000 cps) bei 25°C. 1 g LOsung wurde 
dann bei 60*C mit 0,20 g p-Aminophenyolsulfonhartungsmittel ge- 
miischt. pie Zusammensetzung wurde 4 h durch Erhitzen auf ISO^C 

15 gehartet. Wurde sie zwischen zwei Glasplatten gehartet, so 
ergab si-e eine starke Glas-an-Glas-Bindung. Die thermogiravime- 
trische Analyse der geharteten Zusammensetzung ergab einen Ge-' 
wichtsverlust von 5% bei 400*C an Luft. 

20 Beisnipl "? 

1,0 g Polyimidharz (CIBA-GEIGY XU 218®) wurde in 5 g Phenylgly- 
cidylether bei 120°C gelOst. Hierzu wurden 10 g Novolakepoxid- 
harz (CIBA-GEIGY ECN 1235®) gegeben. Es wurde solange erhitzt, 

25 bis man eine homogene LOsung erhielt. Die LOsung besaS eine 
Brookfieid-Viskositat von 42.000 mPa.s (42.000 cps) bei 25''C. 
1,0 g LOsung wurde bei ca. 6G°C mit 0,20 g p-Aminophenylsulfon- 
hartungsmittel vermischt. Die Zusammensetzung wurde durch 4- 
stOndiges Erhitzen auf 150°C gehartet. Wurde sie zwischen zwei 

3Q Glasplatten gehartet, so ergab sich eine starke Glas-an-Glas- 
Bindung-. Die thermogravimetrische Analysevder geharteten zusam- 
mensetzung ergab einen Gewichtsverlust von 7% bei 400°C an Luft. 

Beispiele 4 bi-s 7 

35 

Es wurde nach Beispiel 3 verfahren. Es wurde zunachst ein 
Epoxidharz (SHELL EPON 828®) mit verschiedenen Mengen Polyimid 
(CIBA-GEIGY XU 218®) hergestellt und dann mit einer Hartungs- 
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20 



mittelkombination aus NADIC METHYL ANHYDRIDE® und Ethylme- 
thylimidazol gehartet. Erfolgte das HArten 1,5 h bei 150**C, so 
ergaben alle Zusammensetzungen feste Glas-an-Glas-Bindungen. 
Die verschiedenen Zusammensetzungen und die Ergebnisse der 
thermischen Analyse der gehSrteten Zusammensetzungen sind in 
der nachstehenden Tabelle 1 aufgefOhrt: 



Beisoiel-Wr. 



Zutaten .__ ^ 

Polyimidharz (CIBA-GEIGY XU 218) in g 0 1 

Phenylglycidylether (g) 10 10 

Epoxidharz (SHELL EPON 828®) in g 10 10 

Viskositat bei 25''C in mPa.s (cps) 50 650 

NADIC METHYL ANYHDl^IDE® (g) 10 10 

5% EMI** in Phenylglyidylether (g) 0,5 0,5 

Gewichtsverlust (%) bei 400*'C 33 30 



kein Gegenstand der Erfindung - dient nur zum Vergleich. 
* l,2-Ethyl-4-m0thyliraidazol 



35 



1 



Fprtser.zunq der Tabelle 1 



Beispiel-Nr. 



Polyimidharz (CIBA-GEIGY XU 218) in g 
Phenylglycidylether (g) 
Epoxidharz (SHELL EPON 828®) in g 
Viskositat bei 25*'C in mPa.s (cps) 



2 

10 

6&00 



I 
3 

10 
10 

25000 



Har^-nnasm^^^P^ » 

NADIC METHYL ANYHDRIDE® (g) 10 10 

5% EMI** in Phenylglyidylether (g) 0,5 0,5 

15 Gewichcsverlust (%) bei 400*'C , 26 28 

*• l,2-Ethyl-4-methylimidazol. 

20 obigen Da ten zeigen, daS bei den Produkten der Beispiele 5 

bis 7 ein geringerer Gewichtsverlust auftrat als bei Ver- 
gleichsbeispiel 4, verbunden mit einer Zunahme der Viskositat. 



25 



30 



35 
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1 

TabelJ.e 2 



B l eirahmfin ^ ■ Matrizgn-ScherfggticrKeit (kg) 

Gold*-plattierte 

Legierung 42** 10,0 

Silber'^-plattiertes Kupfer 14,0 
Silber*-plattierte 

Legierung 42** 14,4 

Reines Kupfer 8,6 

Legierung 42** 11,3 



* picke: 15 fim. 

^* Legierung 42: -Legierung aus 42% Nickel mit im wesentlich 
alien Rests toff en einschlieSlieh Eisen. 



Die vorstehenden Beispiele isollen lediglich gewisse Ausftih- 
rungsformen der Erfindung veranschaulichen; Sie dienen aber 
2Q nicht zur Beschrdnkung der Erfindung. Der Schutzbereich ergibt 
sich aus den nachstehenden AnsprQchen, 



30 
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5 1. Verfahren zur Herstellung einer polyimidmodif izierten 
Epoxidharzklebstoffzusammensetzung, dadurch gekennzeichnet, daS 
ein Polyimidharz in einem reaktiven MonoepoxidyerdQnnungsmittel 
gelOst wird, was das LOsen des Polyimids in einem Epoxidharz 
zur Bildung einer LOsung ermOglicht , daS ein Epoxidharz zu der 
10 LCsung hinzugegeben und die LOsung homogen gemacht wird. 

2. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, daS das 
Epoxidharz 5 bis 90 Gew.% der Zusammensetzxing umfaSt. 

15 3. Verfahren nach Anspruch 1 oder 2. dadurch gekennzeichnet, 
dafi das losliche Polyimidharz 0.1 bis 20 Gew.% der Zusammenset- 
zung umfaEt. 



4. Verfahren nach irgendeinem der Ansprilche 1 bis 3, dadurch 
20 gekennzeichnet, daS das reaktive Monoepoxidverddrinungsmittel 5 

bis 60 Gew.% der Zusammensetzung umfaSt. 

5. Verfahren nach irgendeinem der AnsprUche 1 bis 4, dadurch 
gekennzeichnet, daS auch ein leitfahiges Failmittel zur homoge- 

25 ^^'^ XiOsung hinzugegeben wird. 

6. Verfahren nach Anspruch 5, dadurch gekennzeichnet, dafi zur 
homogenen LOsung 50 bis 75 Gew.% des leitfahigen Ftlllmaterials, 
beizogen auf die Gesamtzusammensetzung, gegeben werden. 

30 

7. Verfahren nach Anspruch 6, dadurch gekennzeichnet, daS 0,5 
bis 80 Gew.% eines Harters fQr das Epoxidharz, bezogen auf das 
Gewicht des Harters und des Klebstof fs, hinzugegeben werden. 

35 8. Verfahren nach irgendeinem. der AnsprOche 1 bis 7, dag es 
den weiteren Schritt der Vernetzurig der Zusammensetzung einbe- 
zieht. 



